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Destination von ionischen Flussigkeiten J^P5 RfiC u 

PCT/PTO U JUL 2006 

Beschreibung 

5 Die vorliegende Erfindung beschreibt ein Verfahren und seine Verwendung zur Destil- 
lation von ionischen Russigkeiten. 

lonische Flussigkeiten gewinnen als Losungsmittel, z.B. bei Durchfuhaing chemischer 
Reaktionen zunehmend an Bedeutung. Peter Wasserscheidt, Chemie in unserer Zeit 
10 37 (2003) Nr. 1, Seiten 52-63 gibt einen Uberblick uber den Einsatz ionischer Flussig- 
keiten zur Mehrphasenkatalyse. Dabei wird als ein Vorteii von ionischen Flussigkeiten 
beim Einsatz als Losungsmittel genannt, dass aufgrund des nicht messbaren niedrigen 
Dampfdruckes der ionischen Flussigkeit kein Losungsmittel verdampft. 

15 Bei der Verwendung ionischer Flussigkeiten zur Durchfuhrung chemischer Reaktionen 
ist dabei die Reinheit der eingesetzten ionischen Flussigkeit von groBer Bedeutung. 
Verunreinigungen konnen z.B. den Verlauf der chemischen Reaktionen im Allgemeinen 
negativ beeinflussen. So wird z.B. durch P. Tyson et al. in Electrochemical Society 
Proceedings, vol. 99-41, Seite 161-168 auf Probleme beim Einsatz von chloridhaltigen 

20 ionischen Flussigkeiten in der Flussigphasenhydrierung und bei der Suzuki-Reaktion 
hingewiesen. Daher sirid bei der Herstellung ionischer Russigkeiten hohe Anforderun- 
gen an die Reinheit der gewunschten Flussigkeit zu stellen. 

lonische Flussigkeiten im Sinne dieser Erfindung sind Salze, die bereits bei niedrigen 
25 Temperaturen, vorzugsweise unterhalb von 100 °C, in flussigem Aggregatszustand 
vorliegen. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein technisch einsetzbares Verfahren zur 
Reinigung von ionischen Flussigkeiten zu entwickeln. 

30 

Es hat sich gezeigt, dass in einer ionischen Flussigkeit Kationen, Anionen und neutra- 
le Molekule, die z. B. durch Protonierung bzw. Alkylierung der Anionen durch die Kati- 
onen entstehen, im Gleichgewicht vorliegen. 

35 Bei der Alkylierung geht wahrscheinlich ein positiv geladener Alkylrest, der bevorzugt 
an ein Heteroatom des Kations gebunden ist, auf das Anion uber. Heteroatome sind 
zum Beispiel Stickstoff, Sauerstoff, Phosphor oder Schwefel. Geeignete Alkyle hierbei 
sind Cm bis C 18 -Alkyle, bevorzugte Alkyle sind bis C 10 -Alkyle, besonders bevorzugt 
Ci bis C 6 -Alkyle und ganz besonders bevorzugt ist als positiv geladener Alkylrest CH 3 + - 

40 Im Unterschied dazu geht bei der Protonierung ein Proton von einem Heteroatom des 
Kations auf das Anion uber. 
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Die Losung der gestellten Aufgabe ist ein Verfahren zur Destination iohischer Flussig- 
keiten, bei welchem in einem ersten Schritt ein Druck gleich dem Umgebungsdruck 
oder unterhalb des Umgebungsdruckes eingestellt wird und in einem zweiten Schritt 
5 die ionische Flussigkeit auf eine Temperatur im Bereich von 60°C bis 350°C erwarmt 
wird. 

In einer bevorzugten Ausfuhrungsvariante liegen in der ionischen Flussigkeit Kationen, 
Anionen und neutrale Molekule, die insbesondere durch Protonierung bzw. Alkylierung 
10 der Anionen durch die Kationen entstehen, im Gleichgewicht vor. 

In einer weiteren bevorzugten Verfahrensvariante wird bei der Destination zumindest 
das leichter f luchtige der neutralen Molekule abdestilliert. 

15 Obwohl ionische FIQssigkeiten keinen messbaren Dampfdruck besitzen, hat sich ge- 
zeigt, dass sie sich bei Drucken < 1 bar, bevorzugt bei Drucken < 200 mbar, mehr be- 
vorzugt bei Drucken < 50 mbar und ganz besonders bevorzugt bei Drucken < 5 mbar 
und bei Sumpftemperaturen im Bereich von 60 °C bis 350 °C, bevorzugt im Bereich 
von 100 °C bis 350 °C und insbesondere im Bereich von 150 °C bis 350 °C destillieren 

20 lassen. 

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform wird durch das Abtrennen des leichter fluchtigen 
der neutralen Molekule dieses gezielt zuruckgewonnen. Das so zuriickgewonnene Mo- 
lekul kann z.B. spater erneut zur Herstellung einer gleichartigen oder andersartigen 
25 ionischen Flussigkeit eingesetzt werden. 

In einer besonders bevorzugten Ausfuhrungsform werden beide neutralen Molekule 
der ionischen Flussigkeit abdestilliert und spater in einer Vorlage wieder zur gleichen 
ionischen Flussigkeit rekombiniert. Durch diese selektive Abtrennung der neutralen 
30 Molekule der ionischen Flussigkeit und deren Rekombination in der Vorlage nach der 
Kondensation wird eine ionische Flussigkeit in hoher Reinheit gewonnen. 

Ionische Flussigkeiten im Sinne der vorliegenden Erfindung sind Salze der allgemeinen 
Formel 

35 

[A] n + [YT 

wobei n = 1 , 2, 3 oder 4 ist. 
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Verbindungen, die sich zur Bildung des Kations [A] n + von ionischen Flussigkerten eig- 
nen, sind z.B. aus DE 102 02 838 A1 bekannt. So konnen solche Verbindungen Sau- 
erstoff-, Phosphor-, Schwefel- oder insbesondere Stickstoffatome enthalten, beispiels- 
weise mindestens ein Stickstoffatom, bevorzugt 1-10 Stickstoffatome, besonders be- 
5 vorzugt 1-5, ganz besonders bevorzugt 1-3 und insbesondere 1-2 Stickstoffatome. Ge- 
gebenenfalls konnen auch weitere Heteroatome wie Sauerstoff-, Schwefel- oder Phos- 
phoratome enthalten sein. Das Stickstoffatom ist ein geeigneter Trager der positiven 
Ladung im Kation der ionischen Flussigkeit, von dem im Gleichgewicht dann ein Proton 
bzw. ein Alkylrest auf das Anion ubergehen kann, urn ein elektrisch neutrales Molekul 
10 zuerzeugen. 

Bevorzugt sind solche Verbindungen, die mindestens einen funf- bis sechsgliedrigen 
Heterocyclus enthalten, der mindestens ein Stickstoffatom sowie gegebenenfalls ein 
Sauerstoff- oder Schwefelatom aufweist, besonders bevorzugt solche Verbindungen, 
15 die mindestens einen funf- bis sechsgliedrigen Heterocyclus enthalten, der ein, zwei 
oder drei Stickstoffatome und ein Schwefel- oder ein Sauerstoffatom aufweist, ganz 
besonders bevorzugt solche mit zwei Stickstoffatomen. 

Besonders bevorzugte Verbindungen sind solche, die ein Molgewicht unter 1 000 g/mol 
20 aufweisen, ganz besonders bevorzugt unter 500 g/mol und insbesondere unter 250 



Weiterhin sind solche Verbindungen zur Bildung des Kations bevorzugt, die ausge- 
wahlt sind aus den Verbindungen der Formeln (la) bis (Ir), 



g/mol. 



25 
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sowie Oligo- bzw. Polymere, die diese Strukturen enthalten, worin die Substituenten 
1 0 und Indices folgende Bedeutung haben: 



R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 unabhangig voneinander jeweils Wasserstoff, Ct-C^-Alkyl, 
gegebenenfalls durch ein oder mehrere nicht-benachbarte Sauerstoff- und/oder 
Schwefelatome und/oder ein oder mehrere substituierte oder unsubstituierte Imi- 
15 nogruppen unterbrochenes C 2 -C 18 -Alkyl, C 6 -Ci 4 -Aryl, C 5 -C 12 -Cycloalkyl oder einen funf- 
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bis sechsgliedrigen, Sauerstoff-, Stickstoff- und/oder Schwefelatome aufweisenden 
Heterocyclus, oder zwei von ihnen gemeinsam einen ungesattigten, gesattigten oder 
aromatischen und gegebenenfalls durch ein oder mehrere nicht-benachbarte Sauer- 
stoff- und/oder Schwefelatome und/oder ein oder mehrere substituierte oder unsubsti- 
5 tuierte Iminogruppen unterbrochenen Ring bilden, wobei die genannten Reste jeweils 
zusatzlich durch funktionelle Gruppen, Aryl, Alkyl, Aryloxy, Alkyloxy, Halogen, Hetero- 
atome und/oder Heterocyclen substituiert sein konnen. 



Darin bedeutet gegebenenfalls durch funktionelle Gruppen, Aryl, Alkyl, Aryloxy, Alkylo- 

10 xy, Halogen, Heteroatome und/oder Heterocyclen substituiertes C r C 18 -Alky! beispiels- 
weise Methyl, Ethyl, Propyl, Isopropyl, n-Butyl, sec-Butyl, tert.-Butyl, Pentyl, Hexyl, 
Heptyt, Octyl, 2-Ethylhexyl, 2,4,4-Trimethylpentyl, Decyl, Dodecyl, Tetradecyl, Hepta- 
decyl, Octadecyl, 1 ,1 -Dimethylpropyl, 1 ,1 -Dimethylbutyl, 1 ,1 ,3,3-Tetramethylbutyl, 
Benzyl, 1-Phenylethyl, a,oc-Dimethylbenzyl, Benzhydryl, p-folylmethyl, 1-(p- 

15 Butylphenyl)-ethyl, p-Chlorbenzyl, 2,4-Dichlorbenzyl, p-Methoxybenzyl, m- 
Ethoxybenzyl, 2-Cyanoethyl, 2-Cyanopropyl, 2-Methoxycarbonethyl, 2- 
Ethoxycarbonylethyi, 2-Butoxycarbonylpropyl, 1 ,2-Di-(methoxycarbonyl)-ethyl, 2- 
Methoxyethyl, 2-Ethoxyethyl, 2-Butoxyethyl, Diethoxymethyl, Diethoxyethyl, 1,3- 
Dioxolan-2-yl, 1 ,3-Dioxan-2-yI, 2-Methyl-1 ,3-dioxolan-2-yl, 4-Methyl-1,3-dioxolan-2-yl, 

20 2-lsopropoxyethyl, 2-Butoxypropyl, 2-OctyloxyethyI, Chlormethyl, Trichlormethyl, Triflu- 
ormethyl, 1 , 1 -Dimethyl-2-chlorethyl, 2-Methoxyisopropyl, 2-Ethoxyethyl, Butylthio- 
methyl, 2-Dodecylthioethyl, 2-Phenlythioethyl, 2,2,2-Trifluorethyl, 2-Hydroxyethyl, 2- 
Hydroxypropyl, 3-Hydroxypropyl, 4-Hydroxybutyl, 6-Hydroxyhexyl, 2-Aminoethyl, 2- 
Aminopropyl, 4-Aminobutyl, 6-Aminohexyl, 2-Methylaminoethyl, 2-MethylaminopropyI, 

25 3-Methylaminopropyl, 4-Methylaminobutyl, 6-Methylaminohexyl, 2-Dimethylaminoethyl, 

2- Dimethylaminopropyl, 3-Dimethylaminopropyl, 4-Dimethylaminobutyl, 6- 
Dimethylaminohexyl, 2-Hydroxy-2,2-dimethylethyl, 2-Phenoxyethyl, 2-Phenoxypropyl, 

3- Phenoxypropyl, 4-Phenoxybutyl, 6-Phenoxyhexyl, 2-Methoxyethyl, 2-Methoxypropyl, 
3-Methoxypropyl, 4-Methoxybutyl, 6-Methoxyhexyl, 2-Ethoxyethyl, 2-Ethoxypropyl, 3- 

30 Ethoxypropyl, 4-Ethoxybutyl oder 6-Ethoxyhexyl. 

Gegebenenfalls durch ein oder mehrere nicht-benachbarte Sauerstoff- und/oder 
Schwefelatome und/oder ein oder mehrere substituierte oder unsubstituierte Imi- 
nogruppen unterbrochenes C 2 -C 1B -Alkyl bedeutet beispielsweise 5-Hydroxy-3-oxa- 

35 pentyl, 8-Hydroxy-3,6-dioxa-octyl, 11-Hydroxy-3,6,9-trioxa-undecyl, 7-Hydroxy-4-oxa- 
heptyl, 1 1 -Hydroxy-4,8-dioxa-undecyl, 1 5-Hydroxy-4,8, 1 2-trioxa-pentadecyl, 9- 
Hydroxy-5-oxa-nonyl, 1 4-Hydroxy-5, 1 0-oxa-tetradecyl, 5-Methoxy-3-oxa-pentyl, 8- 
Methoxy-3,6-dioxa-octyl, 11-Methoxy-3,6,9-trioxa-undecyl, 7-Methoxy-4-oxa-heptyl, 11- 
Methoxy-4,8-dioxa-undecyl, 1 5-Methoxy-4,8,1 2-trioxa-pentadecyl, 9-Methoxy-5-oxa- 

40 nonyl, 1 4-Methoxy-5, 1 0-oxa-tetradecyl, 5-Ethoxy-3-oxa-pentyl, 8-Ethoxy-3,6-dioxa- 
octyl, 1 1 -Ethoxy-3,6,9-trioxa-undecyl, 7-Ethoxy-4-oxa-heptyl, 1 1 -Ethoxy-4,8-dioxa- 
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undecyl, 15-Ethoxy-4,8,12-trioxa-pentadecyl, 9-Ethoxy-5-oxa-nonyl oder 14-Ethoxy- 
5,1 0-oxa-tetradecyl. 

Bilden zwei Reste einen Ring, so konnen diese Reste gemeinsam beispielsweise als 
5 anellierter Baustein 1 ,3-Propylen, 1 ,4-Butylen, 2-Oxa-1 ,3-propylen, 1 -Oxa-1 ,3- 
propylen, 2-Oxa-1 ,3-propenylen, 1 -Aza-1 ,3-propenylen, 1 -C1-C4- Alkyl- 1 -aza-1 ,3- 
propenyien, 1,4-Buta-1,3-dienylen, 1 -Aza-1 ,4-buta-1,3-dienylen Oder 2-Aza-1 ,4-buta- 
1 ,3-dienylen bedeuten. 

10 Die Anzahl der nicht-benachbarten Sauerstoff- und/oder Schwefelatome und/oder Imi- 
nogruppen ist grundsatzlich nicht beschrankt, bzw. beschrankt sich automatisch durch 
die GroBe des Rest oder des Ringbausteins. In der Regel betragt sie nicht mehr als 5 
in dem jeweiligen Rest, bevorzugt nicht mehr als 4 oder ganz besonders bevorzugt 
nicht mehr als 3. Weiterhin befinden sich zwischen zwei Heteroatoinen in der Regel 

15 mindestens ein, bevorzugt mindestens zwei Kohlenstoffatom(e). 

Substituierte und unsubstituierte Iminogruppen konnen beispielsweise Imino-, Methyl- 
imino-, iso-Propylimino, n-Butylimino oder tert-Butylimino sein. 

20 Unter dem Begriff „funktionelle Gruppen" sind beispielsweise die folgenden zu verste- 
hen Carboxy, Carboxamid, Hydroxy, Di-Cd-C^AIkyO-amino, d-C^AIkyloxycarbonyl, 
Cyano oder C^CrAlkoxy. Dabei ist Ci bis C 4 -Alkyl Methyl, Ethyl, Propyl, Isopropyl, n- 
Butyl, sec-Butyl oder tert.-Butyl. 

25 Gegebenenfalls durch funktionelle Gruppen, Aryl, Alkyl, Aryloxy, Alkyloxy, Halogen, 
Heteroatome und/oder Heterocyclen substituiertes C 6 -C 14 -Aryi bedeutet beispielsweise 
Phenyl, Tolyl, Xylyl, ot-Naphthyl, p-Naphthyl, 4-Diphenylyl, Chlorphenyl, Dichlorphenyl, 
Trichlorphenyl, Difluorphenyl, Methylphenyl, Dimethylphenyl, Trimethylphenyl, E- 
thylphenyl, Diethylphenyl, iso-Propylphenyl, tert-Butylphenyl, Dodecylphenyl, Metho- 

30 xyphenyl, Dimethoxyphenyl, Ethoxyphenyl, Hexyloxyphenyl, Methylnaphthyl, Isopro- 
pylnaphthyl, Chlornaphthyl, Ethoxynaphthyl, 2,6-Dimethylphenyl, 2,4,6- 
Trimethylphenyl, 2,6-Dimethoxyphenyl, 2,6-Dichlorphenyl, 4-Bromphenyl, 2- oder 4- 
Nitrophenyl, 2,4- oder 2,6-Dinitrophenyl, 4-Dimethylaminophenyl, 4-Acetylphenyl, Me- 
thoxyethylphenyl oder EthoxymethylphenyL 

35 

Gegebenenfalls durch funktionelle Gruppen, Aryl, Alkyl, Aryloxy, Halogen, Heteroato- 
me und/oder Heterocyclen substituiertes Cs-C^-Cycloalkyl bedeutet beispielsweise 
Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cyclooctyl, Cyclododecyl, Methylcyclopentyl, Dimethylcyclo- 
pentyl, Methylcyclohexyl, Dimethylcyclohexyl, Diethylcyclohexyl, Butylcyclohexyl, Me- 
40 thoxycyclohexyl, Dimethoxycyclohexyl, Diethoxycyclohexyl, Butylthiocyclohexyl, Chlor- 
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cyclohexyl, Dichlorcyclohexyl, Dichlorcyclopentyl sowie ein gesattigtes Oder ungesattig- 
tes bicyclisches System wie Norbomyl oder NorbornenyL 

Ein durch die entsprechenden Gruppen gegebenenfalls substituierter funf- bis sechs- 
5 gliedriger, Sauerstoff-, Stickstoff- und/oder Schwefelatome aufweisender Heterocyclus 
beispielsweise Furyl, Thiophenyl, Pyrryl, Pyridyl, Indolyl, Benzoxazolyl, Dioxolyl, Dioxyl, 
Benzimidazolyl, Dimethylpyridyl, Methylchinolyl, Dimethylpyryl, Methoxyfuryl, Dimetho- 
xypyridyl, Difluorpyridyl, Methylthiophenyl, Isopropylthiophenyl oder tert.- 
Butylthiophenyl. 

10 

Bevorzugt sind R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 unabhangig voneinander Wasserstoff, Methyl, 
Ethyl, n-Butyl, 2-Hydroxyethyl, 2-Cyanoethyl, 2-(Methoxycarbonyl)-ethyl, 2- 
(Ethoxycarbonyl)-ethyl, 2-(n-Butoxycarbonyl)-ethyl, Dimethylamino, Diethylamino und 
Chlor. 

15 

Besonders bevorzugte Pyridine (la) sind solche, bei denen einer der Reste R 1 bis R 5 
Methyl, Ethyl oder Chlor ist und alle anderen Wasserstoff sind, oder R 3 Dimethylamino 
und alle anderen Wasserstoff sind, oder alle Wasserstoff sind, oder R 2 Carboxy oder 
Carboxamid und alle anderen Wasserstoff, oder R 1 und R 2 oder R 2 und R 3 1 ,4-Buta- 
20 1 ,3-dienylen und alle anderen Wasserstoff sind. 

Besonders bevorzugte Pyridazine (lb) sind solche, bei denen einer der Reste R 1 bis R 4 
Methyl oder Ethyl und alle anderen Wasserstoff oder alle Wasserstoff sind. 

25 Besonders bevorzugte Pyrimidine (Ic) sind solche, bei denen R 2 bis R 4 Wasserstoff 
oder Methyl und R 1 Wasserstoff, Methyl oder Ethyl ist, oder R 2 und R 4 Methyl, R 3 Was- 
serstoff und R 1 Wasserstoff, Methyl oder Ethyl ist. 

Besonders bevorzugte Pyrazine (Id) sind solche, bei denen R 1 bis R 4 alle Methyl oder 
30 alle Wasserstoff sind. 

Besonders bevorzugte Imidazole (le) sind solche, bei denen unabhangig voneinander 
R 1 ausgewahlt ist unter Methyl, Ethyl, n-Propyl, n-Butyl, n-Pentyl, n-Octyl, 2- 
Hydroxyethyl oder 2-Cyanoethyl und R 2 bis R 4 unabhangig voneinander Wasserstoff, 
35 Methyl oder Ethyl bedeuten. 

Besonders bevorzugte 1H-Pyrazole (If) sind solche, bei denen unabhangig voneinan- 
der R 1 unter Wasserstoff, Methyl oder Ethyl, R 2 , R 3 und R 4 unter Wasserstoff oder Me- 
thyl ausgewahlt sind. 

40 
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Besonders bevorzugte 3H-Pyrazole (lg) sind solche, bei denen unabhangig voneinan- 
der R 1 unter Wasserstoff, Methyl oder Ethyl, R 2 , R 3 und R 4 unter Wasserstoff oder Me- 
thyl ausgewahlt sind. 

5 Besonders bevorzugte 4H-Pyrazole (Ih) sind solche, bei denen unabhangig voneinan- 
der R 1 bis R 4 unter Wasserstoff oder Methyl, ausgewahlt sind. 

Besonders bevorzugte 1-Pyrazoline (li) sind solche, bei denen unabhangig voneinan- 
der R 1 bis R 6 unter Wasserstoff oder Methyl ausgewahlt sind. 

10 

Besonders bevorzugte 2-PyrazoIine (Ij) sind solche, bei denen unabhangig voneinan- 
der R 1 unter Wasserstoff, Methyl, Ethyl oder Phenyl und R 2 bis R 6 unter Wasserstoff 
oder Methyl ausgewahlt sind. 

15 Besonders bevorzugte 3-Pyrazoline (Ik) sind solche, bei denen unabhangig voneinan- 
der R 1 oder R 2 unter Wasserstoff, Methyl, Ethyl oder Phenyl und R 3 bis R 6 unter Was- 
serstoff oder Methyl ausgewahlt sind. 

Besonders bevorzugte Imidazoline (II) sind solche, bei denen unabhangig voneinander 
20 R 1 oder R 2 unter Wasserstoff, Methyl, Ethyl, n-Butyl oder Phenyl und R 3 oder R 4 unter 
Wasserstoff, Methyl oder Ethyl und R 5 oder R 6 unter Wasserstoff oder Methyl ausge- 
wahlt sind. 

Besonders bevorzugte Imidazoline (Im) sind solche, bei denen unabhangig voneinan- 
25 der R 1 oder R 2 unter Wasserstoff, Methyl oder Ethyl und R 3 bis R 6 unter Wasserstoff 
oder Methyl ausgewahlt sind. 

Besonders bevorzugte Imidazoline (In) sind solche, bei denen unabhangig voneinander 
R\ R 2 oder R 3 unter Wasserstoff, Methyl oder Ethyl und R 4 bis R 6 unter Wasserstoff 
30 oder Methyl ausgewahlt sind. 

Besonders bevorzugte Thiazole (lo) oder Oxazole (Ip) sind solche, bei denen unab- 
hangig voneinander R 1 unter Wasserstoff, Methyl, Ethyl oder Phenyl und R 2 oder R 3 
unter Wasserstoff oder Methyl ausgewahlt sind. 

35 

Besonders bevorzugte 1 ,2,4-Triazole (Iq) sind solche, bei denen unabhangig vonein- 
ander R 1 oder R 2 unter Wasserstoff, Methyl, Ethyl oder Phenyl und R 3 unter Wasser- 
stoff, Methyl oder Phenyl ausgewahlt sind. 

40 Besonders bevorzugte 1 ,2,3-Triazole (Ir) sind solche, bei denen unabhangig voneinan- 
der R 1 unter Wasserstoff, Methyl oder Ethyl und R 2 oder R 3 unter Wasserstoff oder 
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Methyl ausgewahlt sind oder R 2 und R 3 1,4-Buta-1,3-dienylen und alle anderen Was- 
serstoff sind. 

Unter den vorstehend genannten Heterocyclen sind die Pyridine und die imidazole 
5 bevorzugt. 

Ganz besonders bevorzugte Verbindungen zur Bildung des Kations sind 3- 
Chlorpyridin, 4-Dimethylaminopyridin, 2-Ethyl-4-aminopyridin, 2-Methylpyridin, 2- 
Ethylpyridin, 2-Ethyl-6-methyIpyridin, Chinolin, Isochinolin, Pyridin, l-Ci-C^ 

10 Alkylimidazol, 1 -Methylimidazol, 1,2-Dimethylimidazol, 1-n-Butylimidazoi, 1,4,5- 
Trimethylimidazol, 1 ,4-Diemethylimidazol, Imidazol, 2-MethyIimidazoI, 1-Butyl-2- 
methylimidazol, 4-Methy!imidazol, 1 -n-Pentylimidazol, 1 -n-Hexylimidazol, 1 -n- 
Octylimidazol, 1 -(2'-Aminoethyl)-imidazoI, 2-Ethyl-4-methylimidazol, 1-VinyIimidazol, 2- 
Ethylimidazol, 1-(2'-Cyanoethyl)imidazol und Benzotriazol. Insbesondere bevorzugt 

15 sind 1-n-Butylimidazol, 1 -Methylimidazol, 2-Methylpyridin und 2-Ethylpyridin. 

Weiterhin geeignet sind tertiare Amine der Formel (II) 

NR a R b R c (ll> 

20 

R a , R b und R c bedeuten unabhangig voneinander jeweils Ci-C 18 -Alkyl, gegebenenfalls 
durch ein oder mehrere nicht-benachbarte Sauerstoff- und/oder Schwefelatome 
und/oder ein oder mehrere substituierte oder unsubstituierte Iminogruppen unterbro- 
chenes C 2 -C 18 -Alkyl, C 6 -C 14 -Aryl oder C 5 -C 12 -Cycloalkyl oder einen fCinf- bis sechsglied- 

25 rigen, Sauerstoff-, Stickstoff- und/oder Schwefelatome aufweisenden Heterocyclus 
oder zwei davon, die gemeinsam einen ungesattigten, gesattigten oder aromatischen 
und gegebenenfalls durch ein oder mehrere Sauerstoff- und/oder Schwefelatome 
und/oder ein oder mehrere substituierte oder unsubstituierte Iminogruppen unterbro- 
chenen Ring bilden, wobei die genannten Reste jeweils durch funktionelle Gruppen, 

30 Aryl, Alkyl, Aryloxy, Alkyloxy, Halogen, Heteroatome und/oder Heterocyclen substituiert 
sein konnen, mit der MaBgabe, dass mindestens zwei der drei Reste R a , R b und R c 
unterschiedlich sind und die Reste R a , R b und R c zusammen mindestens 8, bevorzugt 
mindestens 10, besonders bevorzugt mindestens 12 und ganz besonders bevorzugt 
mindestens 1 3 Kohlenstoffatome aufweisen. 

35 

Bevorzugt sind R a , R b und R c unabhangig voneinander jeweils d-Cia-Alkyl, C 6 -C 12 -Aryl 
oder C 5 -Ci 2 -Cycloalkyl und besonders bevorzugt C^da-Alkyl, wobei die genannten 
Reste jeweils durch funktionelle Gruppen, Aryl, Alkyl, Aryloxy, Alkyloxy, Halogen, Hete- 
roatome und/oder Heterocyclen substituiert sein konnen. 

40 

Beispiele fur die jeweiligen Gruppen sind bereits oben aufgef uhrt 
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Bevorzugt sind die Reste R a , R b und R c Methyl, Ethyl, n-Propyl, Isopropyl, n-Butyl, sec- 
Butyl, tert.Butyl, n-Pentyl (n-Amyl), 2-Pentyl (sek-Amyl), 3-Pentyl, 2,2-Dimethyl-prop-1- 
yl (neo-Pentyl), n-Hexyl, n-Heptyl, n-Octyl, iso-Octyl, 2-Ethylhexyl, 1,1-Dimethylpropyl, 
5 1,1-Dimethylbutyl, Benzyl, 1 -Phenylethyl, 2-Phenylethyl, a,a-Dimethylben2yl, Phenyl, 
Tolyl, Xylyl, a-Naphthyl, 0-NaphthyI, Cyclopentyl oder Cyclohexyl. 

Bilden zwei Reste R a , R b und R c eine Kette, so kann dies beispielsweise 1 ,4-Butylen 
oder 1 ,5-Pentylen sein. 

10 

Beispiele fur die tertiaren Amine der Formel (II) sind Diethyl-n-butylamin, Diethyl-tert- 
butylamin, Diethyl-n-pentylamin, Diethyl-hexylamin, Diethyl-octylamin, Diethyl-(2- 
ethylhexyl)-amin, Di-n-propyl-butylamin, Di-n-propyl-n-pentylamin, Di-n- 

15 propylhexylamin, Di-n-propyl-octylamin, Di-n-propyl-(2-ethylhexyl)-amin, Di-iso-propyl- 
ethylamin, Di-iso-propyl-n-propylamin, Di-iso-propyl-butylamin, Di-iso-propyl- 
pentylamin, Di-iso-propyl-hexylamin, Di-iso-propyl-octylamin, Di-iso-propyl-(2- 
ethylhexyl)-amin, Di-n-butyl-ethylamin, Di-n-butyl-n-propylamin, Di-n-butyl-n- 
pentylamin, Di-n-butyl-hexylamin, Di-n-butyl-octylamin, Di-n-butyl-(2-ethylhexyl)-amin, 

20 N-n-Butyl-pyrrolidin, N-sek-Butyl-pyrrodidin, N-tert-Butyl-pyrrolidin, N-n-Pentyl- 
pyrrolidin, N,N-Dimethylcyclohexylamin, N,N-Diethylcyclohexylamin, N,N-Di-n- 
butylcyclohexylamin, N-n-Propyl-piperidin, N-iso-Propylpiperidin, N-n-Butyl-piperidin, N- 
sek-Butyl-piperidin, N-tert-Butyl-piperidin, N-n-Pentyl-piperidin, N-n-Butylmorpholin, N- 
sek-Butylmorpholin, N-tert-Butylmorpholin, N-n-Pentylmorpholin, N-Benzyl-N-ethyl- 

25 anilin, N-Benzyl-N-n-propyl-anilin, N-Benzyl-N-iso-propyl-anilin, N-Benzyl-N-n-butyl- 
anilin, N,N-Dimethyl-p-toluidin, N,N-Diethyl-p-toluidin, N,N-Di-n-butyl-p-toluidin, 
Diethylbenzylamin, Di-n-propylbenzylamin, Di-n-butylbenzylamin, Diethylphenylamin, 
Di-n-propylphenylamin und Di-n-butylphenylamin. 

30 Bevorzugte tertiare Amine (II) sind Di-iso-propyl-ethylamin, Diethyl-tert-butylamin, Di- 
iso-propyl-butylamin, Di-n-butyl-n-pentylamin, N,N-Di-n-butylcyclohexylamin sowie ter- 
tiare Amine aus Pentylisomeren. 

Besonders bevorzugte tertiare Amine sind Di-n-butyl-n-pentylamin und tertiare Amine 
35 aus Pentylisomeren. 

Ein tertiares Amin, das ebenfalls bevorzugt und erfindungsgemaB einsetzbar ist, je- 
doch im Gegensatz zu den oben angefuhrten drei identische Reste aufweist, ist Triallyl- 
amin. 



40 
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Anionen [Y] n ~ der ionischen Flussigkeit sind beispielsweise Ruorid, Chlorid, Bromid, 
Jodid, Nitrat, Nitrit, Carbonat, Hydrogencarbonat, Sulfat, Hydrogensulfat, Sulfit, Hydro- 
gensulfit, Phosphat, Hydrogenphosphat, Dihydrogenphosphat, Borat, Hydrogenborat, 
Dihydrogenborat, Tetrafluoroborat, Tetrachloroborat, Hexafluorophosphat, Hexafluoro 
5 Antimonat, Hexafluoroarsenat, Fluorosulfonat, Dichlorocuprat, Trichlorozinkat, Alumini- 
umtetrabromid sowie Aluminiumchloride (AICI 4 ~, AI 2 CI 7 ~, Al 3 Clio" ). 

Weiterhin sind Anionen bevorzugt, die ausgewahlt sind aus 

10 R 1 -COO\ R 1 -OCOCT, R 1 -S0 3 ", R 1 -OSCV, R 1 -P0 4 2 ", R 1 -R 2 -P0 4 ", R 1 -B0 3 2 \ R 1 -R 2 -B0 3 \ 
B(OR 1 )(OR 2 )(OR 3 )(OR 4 )-, (R 1 -S0 2 ) 2 N\ 

Darin bedeuten R 1 , R 2 , R 3 und R 4 unabhangig voneinander jeweils Wasserstoff , Ci-C 1B - 
Alkyl, gegebenenfalls durch ein oder mehrere nicht-benachbarte S&uerstoff- und/oder 
15 Schwefelatome und/oder ein oder mehrere substituierte oder unsubstituierte Imi- 
nogruppen unterbrochenes C 2 -C 18 -Alkyl, C 6 -C 14 -Aryl, C 5 -C 12 -Cycloalkyl, wobei die ge- 
nannten Reste jeweils zusatzlich durch funktionelle Gruppen, Aryl, Alkyl, Aryloxy, Alky- 
loxy, Halogen, Heteroatome und/oder Heterocyclen substituiert sein konnen. 

20 Darin bedeutet gegebenenfalls durch funktionelle Gruppen, Aryl, Alkyl, Aryloxy, Alkylo- 
xy, Halogen, Heteroatome und/oder Heterocyclen substituiertes CVC^-Alky! beispiels- 
weise Methyl, Ethyl, Propyl, Isopropyl, n-Butyl, sec-Butyl, tert.-Butyl, Pentyl, Hexyl, 
Heptyl, Octyl, 2-Ethylhexyl, 2,4,4-Trimethylpentyl, Decyl, Dodecyl, Tetradecyl, Hepta- 
decyl, Octadecyl, 1 , 1 -Dimethylpropyl, 1 , 1 -Dimethylbutyl, 1 , 1 ,3,3-Tetramethylbutyl, 

25 Benzyl, 1 -Phenylethyl, <x,cc-Dimethylbenzyl, Benzhydryl, p-Tolylmethyl, 1-(p- 
Butylphenyl)-ethyl, p-Chlorbenzyl, 2,4-Dichlorbenzyl, p-Methoxybenzyl, m- 
Ethoxybenzyl, 2-Cyanoethyl, 2-Cyanopropyl, 2-Methoxycarbonethyl, 2- 
Ethoxycarbonylethyl, 2-Butoxycarbonylpropyl, 1,2-Di-(methoxycarbonyl)-ethyl, 2- 
Methoxyethyl, 2-Ethoxyethyl, 2-Butoxyethyl, Diethoxymethyl, Diethoxyethyl, 1 ,3- 

30 Dioxolan-2-yl, 1 ,3-Dioxan-2-yl, 2-Methyl-1 ,3-dioxolan-2-yl, 4-Methyl-1,3-dioxolan-2-yl, 

2- lsopropoxyethyl, 2-Butoxypropyl, 2-Octyloxyethyl, Chlormethyl, Trichlormethyl, Triflu- 
ormethyl, 1 , 1-Dimethyl-2-chlorethyl, 2-Methoxyisopropyl, 2-Ethoxyethyl, Butylthio- 
methyl, 2-DodecyIthioethyl, 2-Phenlythioethyl, 2,2,2-Trifluorethyl, 2-Hydroxyethyl, 2- 
Hydroxypropyl, 3-Hydroxypropyl, 4-Hydroxybutyl, 6-Hydroxyhexyl, 2-Aminoethyl, 2- 

35 Aminopropyl, 4-Aminobutyl, 6-AminohexyI, 2-Methylaminoethyl, 2-Methylaminopropyl, 

3- Methylaminopropyl, 4-Methylaminobutyl, 6-Methylaminohexyl, 2-Dimethylaminoethyl, 

2- Dimethylaminopropyl, 3-Dimethylaminopropyl, 4-Dimethylaminobutyl, 6- 
Dimethylaminohexyl, 2-Hydroxy-2,2-dimethylethyl, 2-Phenoxyethyl, 2-Phenoxypropyl, 

3- Phenoxypropyl, 4-Phenoxybutyl, 6-PhenoxyhexyI, 2-Methoxyethyl, 2-Methoxypropyl, 
40 3-Methoxypropyl, 4-Methoxybutyl, 6-Methoxyhexyl, 2-Ethoxyethyl, 2-Ethoxypropyl, 3- 

Ethoxypropyl, 4-Ethoxybutyl oder 6-Ethoxyhexyl. 
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Gegebenenfalls durch ein oder mehrere nicht-benachbarte Sauerstoff- und/oder 
Schwefelatome und/oder ein oder mehrere substituierte oder unsubstituierte Imi- 
nogruppen unterbrochenes C 2 -C 18 -Alkyi bedeutet beispielsweise 5-Hydroxy-3-oxa- 
5 pentyl, 8-Hydroxy-3,6-dioxa-octyl, 11-Hydroxy-3,6,9-trioxa-undecyl, 7-Hydroxy-4-oxa- 
heptyl, 1 1 -Hydroxy-4,8-dioxa-undecyl, 1 5-Hydroxy-4,8, 1 2-trioxa-pentadecyl, 9- 
Hydroxy-5-oxa-nonyl, 1 4-Hydroxy-5, 1 O-oxa-tetradecyl, 5-Methoxy-3-oxa-pentyI, 8- 
Methoxy-3,6-dioxa-octyl, 11-Methoxy-3,6,9-trioxa-undecyI, 7-Methoxy-4-oxa-heptyl, 11- 
Methoxy-4,8-dioxa-undecyl, 1 5-Methoxy-4,8, 1 2-trioxa-pentadecyl, 9-Methoxy-5-oxa- 
1 0 nonyl, 1 4-Methoxy-5,1 0-oxa-tetradecyl, 5-Ethoxy-3-oxa-pentyl f 8-Ethoxy-3,6-dioxa- 
octyl, 1 1 -Ethoxy-3,6,9-trioxa-undecyl, 7-Ethoxy-4-oxa-heptyl, 1 1 -Ethoxy-4,8-dioxa- 
undecyi, 15-Ethoxy-4,8,1 2-trioxa-pentadecyl, 9-Ethoxy-5-oxa-nonyl oder 14-Ethoxy- 
5,1 0-oxa-tetradecyl. 

15 Bilden zwei Reste einen Ring, so konnen diese Reste gemeinsam beispielsweise als 
anellierter Baustein 1 ,3-Propylen, 1 ,4-Butylen, 2-Oxa-1 ,3-propylen, 1 -Oxa-1 ,3- 
propylen, 2-Oxa-1 ,3-propenylen, 1 -Aza-1 ,3-propenylen, 1 -Ci-C 4 -Alkyl-1 -aza-1 ,3- 
propenylen, 1 ,4-Buta-1 ,3-dienylen, 1 -Aza-1 ,4-buta-1,3-dienylen oder 2-Aza-1 ,4-buta- 
1 ,3-dienylen bedeuten. 

20 

Die Anzahl der nicht-benachbarten Sauerstoff- und/oder Schwefelatome und/oder Imi- 
nogruppen ist grundsatzlich nicht beschrankt, bzw, beschrankt sich automatisch durch 
die GroBe des Rest oder des Ringbausteins. In der Regel betragt sie nicht mehr als 5 
in dem jeweiligen Rest, bevorzugt nicht mehr als 4 oder ganz besonders beyorzugt 
25 nicht mehr als 3. Weiterhin befinden sich zwischen zwei Heteroatomen in der Regel 
mindestens ein, bevorzugt mindestens zwei Kohlenstoffatom(e). 

Substituierte und unsubstituierte Iminogruppen konnen beispielsweise Imino-, Methyl- 
imino-, iso-Propylimino, n-Butylimino oder tert-Butylimino sein. 

30 

Unter dem Begriff w funktionelle Gruppen" sind beispielsweise die folgenden zu verste- 
hen Carboxy, Carboxamid, Hydroxy, Di-(Ci-C 4 -Alkyl)-amino, C^C^AIkyloxycarbonyl, 
Cyano oder Ci-C^AIkoxy. Dabei ist Ci bis C 4 -Alkyl Methyl, Ethyl, Propyl, Isopropyl, n- 
Butyl, sec-Butyl oder tert-Butyl. 

35 

Gegebenenfalls durch funktionelle Gruppen, Aryl, Alkyl, Aryloxy, Alkyloxy, Halogen, 
Heteroatome und/oder Heterocyclen substituiertes C 6 -C 14 -Aryl bedeutet beispielsweise 
Phenyl, Tolyl, Xylyl, a-Naphthyl, p-Naphthyl, 4-Diphenylyl, Chlorphenyl, Dichlorphenyl, 
Trichlorphenyl, Difluorphenyl, Methylphenyl, Dimethylphenyl, Trimethylphenyl, E- 
40 thylphenyl, Diethylphenyl, iso-Propylphenyl, tert.-Butylphenyl, Dodecylphenyl, Metho- 
xyphenyl, Dimethoxyphenyl, Ethoxyphenyl, Hexyloxyphenyl, Methylnaphthyl, Isopro- 
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pylnaphthyl, Chlornaphthyl, Ethoxynaphthyl, 2,6-Dimethylphenyl, 2,4,6- 
Trimethylphenyl, 2,6-Dimethoxyphenyl, 2,6-Dichlorphenyl, 4-Bromphenyl, 2- Oder 4- 
Nitrophenyl, 2,4- oder 2,6-Dinitrophenyl, 4-DimethylaminophenyI, 4-AcetyIphenyl, Me- 
thoxyethylphenyl oder Ethoxymethylphenyl. 

5 

Gegebenenfalls durch funktionelle Gruppen, Aryl, Alkyl, Aryloxy, Halogen, Heteroato- 
me und/oder Heterocyclen substituiertes C 5 -C 12 -Cycloalkyl bedeutet beispielsweise 
Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cyclooctyl, Cyclododecyl, Methylcyclopentyl, Dimethylcyclo- 
pentyl, Methylcyclohexyl, Dimethylcyclohexyl, Diethylcyclohexyl, Butylcyclohexyl, Me- 
10 thoxycyclohexyl, Dimethoxycyclohexyl, Diethoxycyclohexyl, Butylthiocyclohexyl, Chlor- 
cyclohexyl, Dichlorcyclohexyl, Dichlorcyclopentyl sowie ein gesattigtes oder ungesattig- 
tes bicyclisches System wie Norbornyl oder Norbornenyl. 

In der ionischen Flussigkeit liegen Kationen sowie Anionen vor. Innerhalb der ionischen 
15 Flussigkeit wird vom Kation ein Proton oder ein Alkylrest an das Anion ubertragen. 
Hierdurch entstehen zwei neutraie Molekule. Hierbei entsteht ein Gleichgewicht, in 
welchem Anionen, Kationen und die zwei neutralen Molekule vorliegen. 

Die im Gleichgewicht in der ionischen Flussigkeit vorliegenden neutralen Molekule 
20 konnen aus der ionischen Flussigkeit abdestilliert werden. Hierdurch wird das Gleich- 
gewicht innerhalb der ionischen Flussigkeit beeinflusst. Dadurch werden emeut Anio- 
nen durch die Kationen protoniert bzw. alkyliert, um das Gleichgewicht wieder einzu- 
stellen. Dieser Mechanismus fuhrt dazu, dass sich die ionische Flussigkeit destillieren 
lasst. 

25 

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform werden die abdestillierten Molekule kondensiert 
und in einer Vorlage gesammelt. Durch Erhitzen wird das Kondensat erneut zu einer 
ionischen Flussigkeit umgesetzt, 

30 Vorteilhafterweise ist die durch Destination gewonnene ionische Flussigkeit bzw. Flus- 
sigkeitskomponente frei von Verunreinigungen. 

Ist eines der abdestillierten Molekule leichtfluchtig, so kann es sein, dass dieses nicht 
in der Vorlage kondensiert. Auf diese Weise kann gezielt nur eine der Komponenten 
35 zuruckgewonnen werden. Dies kann durch eine geeignete Temperatursteuerung 
und/oder Drucksteuerung bei der Destination bzw. der Kondensation in der Vorlage 
auch bewusst und gezielt gesteuert werden. Die so zuruckgewonnene Komponente 
liegt ebenfalls in hoher Reinheit vor und kann spater erneut zur Herstellung einer ioni- 
schen Flussigkeit eingesetzt werden. 

40 
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Durch die Destination der ionischen Flussigkeiten wird ermoglicht, sie aufzureinigen 
bzw. zu recyclieren. Auch ist die Moglichkeit gegeben, die Komponenten des Anions 
oder des Kations aus der ionischen Flussigkeit in ladungsmaBig neutraler Form wie- 
derzugewinnen. 

5 

Bei der Destination kleiner Mengen an ionischer Flussigkeit erfolgt die Destination vor- 
zugsweise aus einem Glaskolben iiber eine Destillationsbrucke. Insbesondere eignet 
sich eine der typischen Destillationsapparaturen, wie sie dem Fachmann aus dem La- 
bor bekannt ist. 

10 

Bei einer diskontinuierlichen Destination kann die ionische Flussigkeit in einer Destil- 
lierblase vorgelegt, in dieser auf Siedetemperatur aufgeheizt und teilweise verdampft 
werden. Die verdampfenden neutralen Molekule aus der ionischen Flussigkeit werden 
aus der Destillierblase abgezogen, in einem Kondensatorkuhler kondensiert und ge- 
15 kuhlt und in einer Destillatvorlage aufgefangen. In der Destillatvorlage konnen sich die 
abgetrennten Molekule - soweit beide Komponentenarten ubergehen - wieder zur 
ionischen Flussigkeit vereinigen. 

Zur kontinuierlichen Destination einer ionischen Flussigkeit wird sie vorzugsweise als 
20 Sumpf einer Destillationskolonne zugegeben. Die verdampfenden Komponenten wer- 
den vorzugsweise uber den Kopf der Kolonne abgezogen. AnschlieBend werden die 
uber den Kopf abgezogenen Komponenten vorzugsweise in einem Warmetauscher 
kondensiert und vorzugsweise in einer Vorlage gesammelt. 

25 Die zur Destination der ionischen Flussigkeiten eingesetzten Destilliereinrichtungen 
sind vorzugsweise derart ausgebildet, dass sie gegen die Umgebung abgedichtet sind, 
damit z. B. in der Destilliereinrichtung ein Vakuum erzeugt werden kann. 

Die Beheizung des Sumpfes kann z.B. elektrisch oder durch ein Heizmedium erfolgen. 
30 Als Heizmedien eignen sich z.B. Dampf, Thermalole oder Salzschmelzen. 

Beispiele 

Beispiel 1 

35 

Destination von EMIM CI 

Ein 250 ml Glaskolben wird mit der ionischen Flussigkeit EMIM CI gefullt. Hierin ist 
EMIM eine Mischung aus 1-Methylimidazol und 1-Ethylimidazol. Uber eine Destillati- 
40 onsbrucke destilliert die Flussigkeit mit einer Obergangstemperatur von 59 °C bei ei- 
nem Druck von 2,4 mbar vollstandig ab. Die Sumpftemperatur betragt dabei 215 °C. 
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Das bei der Destination entstehende Methylchlorid bzw. Ethylchlorid wird nicht konden- 
siert. Das Destillat wird mittels 1H NMR-Spektroskopie untersucht Es enthalt aus- 
schlieBlich 1-Methylimidazol und 1 -Ethylimidazol im Verhaltnis 1:2,7. 



Beispiet 2 

10 

Destination von EMIM Diethylphosphat 

62 g EMIM Diethylphosphat werden in eine Destillationsapparatur gefullt. Bei einer 
Obergangstemperatur von 54 °C destilliert bei einem Druck von 0,2 mbar eine gelb- 
15 orange Flussigkeit ab. Die Sumpftemperatur bei der Destination betragt 223 °C. Die 
Untersuchung des Destillats mittels 1H NMR-Spektroskopie zeigt, dass das Destillat 
aus einer Mischung von 1-Methylimidazol, 1 -Ethylimidazol sowie Triethylphosphat be- 
steht. 

20 Beispiel 3 

Destination von EMIM Diethylphosphat ohne Vakuum 

In eine Destillationsapparatur werden 90 g EMIM Diethylphosphat gefullt. Bei einer 
25 Sumpftemperatur von 254 °C und einer Obergangstemperatur von 78 °C destilliert ein 
farbloses Destillat ab. 

Beispiel 4 

30 Herstellung und Destination von HMIM CI 

In einem Reaktionskolben werden 821,2 g (10 mol) 1-Methylimidazol vorgelegt. Dem 1- 
Methylimidazol werden 985,4 g (10 mol) 37%-ige wassrige HCI zugetropft, bis das 
Gemisch beginnt zu sieden. Bei einem Druck von 40 mbar und 37 °C werden zunachst 

35 65,6 g Wasser abdestilliert. AnschlieBend wird bei einem Druck von 0,2-0,5 mbar, einer 
Sumpftemperatur von 200°C und einer Obergangstemperatur von 145 °C bis 159 °C 
1032 g einer Flussigkeit abdestilliert, die nach dem Erkalten zu einem farblosen Fest- 
stoff erstarrt. Die Untersuchung des Feststoffes mittels 1H NMR-Spektroskopie zeigt, 
dass es sich bei dem Feststoff urn reines HMIM CI (Methylimidazolchlorid) handelt. 

40 Eine Elementaranalyse des Destillates zeigt, dass das Destillat 29,5 % Chlorid enthalt. 
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Herstellung, Destination und Rekombination von MMIM Dimethylphosphat 

5 In 41,1 g (0,5 mol) N-Methylimidazol werden bei 85°C innerhaib 1 Stunde 70,0 g (0,5 
mol) Trimethylphosphat zugetropft. Durch die exotherme Reaktion steigt die Tempera- 
tur auf 102°C an. Man riihrt weitere 3 Stunden bei 95°C nach. Es werden 111 g der 
ionischen Flussigkeit MMIM Dimethylphosphat erhalten. Das 1 H NMR Spektrum 
(CDCI 3 ) zeigt die entsprechenden Signale bei 10,5 ppm (1H, N-CH-N), 7,6 ppm (2H, N- 
10 CH-CH-N), 4,0 ppm (6H, N-CH 3 ) und ein Duplett bei 3,6 ppm (6H, POCH 3 ). 

Das MMIM Dimethylphosphat wurde bei 0,1 mbar Vakuum, 110 bis 196°C Sumpftem- 
peratur und 23 bis 25°C Kopftemperatur abdestilliert. Es wurden 68,6 g Destillat erhal- 
ten, das im 1 H NMR Spektrum (CDCI 3 ) die Signale von freiem N-Methylimidazol 7,4 
15 ppm (1H, N-CH-N), 7,0 ppm (1H, N-CH-CH-N), 6,9 ppm (1 H, N-CH-CH-N), 3,7 ppm 
(3H, N-CH 3 ) und freiem Trimethylphosphat 3,8 ppm (9H, POCH 3 ) zeigt. 

Das Destillat, das aus N-Methylimidazol und Trimethylphosphat besteht, wurde 5 Stun- 
den bei 100°C und bei Normaldruck erhitzt. Das 1 H NMR Spektrum (CDCI 3 ) des erhal- 
20 tenen Materials zeigte die Signale der ionischen Flussigkeit MMIM Dimethylphosphat 
bei 10,3 ppm (1H, N-CH-N), 7,7 ppm (2H, N-CH-CH-N), 4,0 ppm (6H. N-CH 3 ) und das 
Duplett bei 3,6 ppm (6H, POCH 3 ). 
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1 . Verfahren zur Destination ionischer Flussigkeiten, welches folgende Schritte um- 
fasst: 

5 

A Einstellen eines Drucks, der gleich dem Umgebungsdruck oder niedriger 

als der Umgebungsdruck ist, 
B Erwarmen auf eine Temperatur im Bereich von 60°C bis 350°C 

10 2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass in der ionischen 
Flussigkeit Kationen, Anionen und neutrale Molekule, die insbesondere durch 
Protonierung bzw. Alkylierung der Anionen durch die Kationen entstehen, im 
Gleichgewicht vorliegen. 

15 3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass bei der Destil- 
lation zumindest das leichterfluchtige der neutralen Molekule abdestilliert wird. 

4. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass der 
Druck < 200 mbar ist. 



20 



5. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass der 
Druck < 50 mbar ist. 



6. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass der 
25 Druck < 5 mbar ist. 



7. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass die 
Temperatur im Bereich von 1 00 °C bis 350 °C liegt. 

30 8. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass die 
Temperatur im Bereich 150 bis 350 °C liegt. 

9. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass 
beide neutralen Molekule durch Destination abgetrennt werden. 

35 

10. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, dass die 
abdestillierten neutralen Molekule erneut zu einer ionischen Flussigkeit rekombi- 
niert werden. 

40 11. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass 
eines der beiden destillativ abgetrennten neutralen Molekule zur erneuten Her- 
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stellung einer andersartigen ionischen Flussigkeit genutzt wird Oder dass nur 
das leichterfluchtige dazu genutzt wird. 

12. Verwendung des Verfahrens nach einem der Anspruche 1 bis 11 zur Reinigung 
ionischer Flussigkeiten. 

13. Verwendung des Verfahrens nach einem der Anspruche 1 bis 11 zur Ruckfuh- 
rung von ionischen Flussigkeiten. 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



Intern aj^kal 

PCT/EP2 



al Application No 

PCT/EP2005/000084 



A. CLASSIFICATION OF SUBJECT MATTER 

IPC 7 C07B63/00 C07D233/58 



According to international Patent Classification (IPC) or to both national classification and IPC 



B. FIELDS SEARCHED 



Minimum documentation searched (classification system followed by classification symbols) 

IPC 7 C07B C07D 



Documentation searched other than minimum documentation to the extent that such documents are included in the fields searched 



Electronic data base consulted during the international search (name of data base and, where practical, search terms used) 

EPO-Internal, WPI Data, COMPENDEX, CHEM ABS Data 



C. DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category • Citation of document, with indication, where appropriate, of the relevant passages 



Relevant to claim No. 



WO 2005/019183 A (BASF AKTIENGESELLSCHAFT; 

MAASE, MATTHIAS; MASSONNE, KLEMENS) 

3 March 2005 (2005-03-03) 

abstract 

examples 

LUIS P.N. REBEL0 ET AL.: "On the critical 
temperature, normal boiling point, and 
vapor pressure of ionic liquids" 
THE JOURNAL OF PHYSICAL CHEMISTRY B, 
vol. 109, 12 March 2005 (2005-03-12), 
pages 6040-6043, XP002332771 
abstract 

page 6042, column 2 - page 6043, column 1 

_ _/__ 



1-13 



1-13 



m 



Further documents are listed in the continuation of box C. 



Patent family members are listed in annex. 



° Special categories of cited documents : 

'A* document defining the general state of the art which is not 

considered to be of particular relevance 
"E a earlier document but published on or after the international 

filing date 

'L" document which may throw doubts on priority daim(s) or 
which is cited to establish the publication date of another 
citation or other special reason (as specified) 

*0* document referring to an oral disclosure, use, exhibition or 
other means 

"P" document published prior to the international Tiling date but 
later than the priority date claimed 



'T* later document published after the international filing date 
or priority date and not in conflict with the application but 
died to understand the principle or theory underlying the 
invention 

"X* document of particular relevance; the claimed invention 
cannot be considered novel or cannot be considered to 
involve an inventive step when the document is taken alone 

•Y* document of particular relevance; the claimed invention 

cannot be considered to involve an inventive step when the 
document is combined with one or more other such docu- 
ments, such combination being obvious to a person skilled 
in the art. 

document member of the same patent family 



Date of the adual completion of the international search 



21 June 2005 



Date of mailing of the international search report 



01/07/2005 



Name and mailing address of the ISA 

European Patent Office, P.B. 5818 Patenttaan 2 
NL-2280HVRIjSwijk 
Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl, 
Fax* (+31-70) 340-3016 



Authorized officer 



Molina de Alba, J 



Form PCT/1SA/210 (second sheet) (January 2004) 



page 1 of 2 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT intem J^ai Application no 

Df*T / TDOnAC /f\f\r\f\o A 


C.<Contlnuation) DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 


Category * 


Citation of document, with indication, where appropriate, of the relevant passages 


Relevant to claim No. 


A 


J.H. DAVIS ET AL.: "Ionic Liquids in 
Synthesis" 'Online! 

2002, WILEY-VCH VERLAG GMBH & CO. KGAA , 

XP002332772 

ISBN: 3-527-60070-1 

Retrieved from the Internet: 

URL : http : //www3 . i nter sci ence . wi 1 ey . com/cgi 

-bi n/booktext/!02529605/B0OKPDFSTART> 

page 7 - page 40 


1-13 



Form PCTflSA/210 (continuation ol second shssl) (January 2004) 



page 2 of 2 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



Intem^^pl Application No 

PCT/EP2005/000084 



Patent document 
cited in search report 



Publication 
date 



Patent family 
member(s) 



Publication 
date 



WO 2005019183 



03-03-2005 



DE 10333239 Al 
W0 2005019183 Al 



10-03-2005 
03-03-2005 



Form PCT71SA/210 (pateni family annex) (January 2004) 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



PCT^P2005/000084 



A. KLASSIFIZIERUNG DES ANWIELDUNGSGEGENSTANDES 

IPK 7 C07B63/00 C07D233/58 



Nach der internationalen Patentklassifikation (IPK) odernach der nationalen Klassifikation und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBtETE 



Recherchierter Mindestpriifstoff (Klassifikationssystem und Klassifikationssymbole ) 

IPK 7 C07B C07D 



Recherchierte aber nicht zum Mindestpriifstoff gehdrende Veroffentlichungen, soweit diese unterdie recherchierten Gebiete faflen 



Wahrend der internationalen Recherche konsultterte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evti. verwendete Such be griff e) 

EPO-Internal , WPI Data, COMPENDEX, CHEM ABS Data 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie 0 Bezeichnung der Veroffenllichung, soweit erfordertich unter Angabe der in Betracht kommenden Tefle 



Betr. Anspruch Nr. 



WO 2005/019183 A (BASF AKTI ENGESELLSCHAFT ; 

MAASE , MATTHIAS; MASSONNE , KLEMENS) 

3. Marz 2005 (2005-03-03) 

Zusammenfassung 

Beispiele 

LUIS P.N. REBELO ET AL.: "On the critical 
temperature, normal boiling point, and 
vapor pressure of ionic liquids" 
THE JOURNAL OF PHYSICAL CHEMISTRY B, 
Bd. 109, 12. MSrz 2005 (2005-03-12), 
Seiten 6040-6043, XP002332771 
Zusammenfassung 

Seite 6042, Spalte 2 - Seite 6043, Spalte 
1 

-/— 



1-13 



1-13 



m 



Weiiere Veroffentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
enlnehmen 



ID 



Siehe Anhang Patentf amilie 



° Besondere Kategorien von angegebenen Veroffentlichungen 
•A* Veroffentlichung. die den allgemeinen Stand derTechnikdefiniert, 
aber nicht a!s besonders bedeutsam anzusehen ist 

■E" atteres Dokument, das jedoch erst am oder nach dem internationalen 
Anmeldedatum veroffentlichl worden ist 

"L* Veroffenllichung, die geeignet ist, einen Priorilatsanspruch zweifelhaft er- 
scheinen zu lassen, oder durcfi die das Veroffenttichungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentlichung belegt werden 
soil oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

"O* Veroffentlichung, die sich auf eine mundliche Offenbarung, 

eine Benutzung, eine Aussteltung oder andere MaBnahmen bezieht 

'P* Veroffenllichung, die vor dem internationalen Anmeldedatum, aber nach 
dem beanspruchten Prioritatsdatum veroffentlichl worden ist 



T Spatere Veroffenllichung, die nach dem internationalen Anmeldedatum 
oder dem Prioritatsdatum veroffentticht worden ist und mit der 
Anmetdung nicht kollidiert, sondem nur zum Verstandnis des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzips oder der ihr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben ist 

a X a Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann allecn aufgrund dieser Veroffentlichung nicht als neu oder auf 
erfinderischerTattgkeit beruhend betrachtet werden 

*V Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann nicht aJs auf erfinderischer Tatigkeil beruhend betrachtet 
werden, wenn die Veroffentlichung mit einer Oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fur einen Fachmann naheliegend ist 

'&' Veroffentlichung, die Mitglied derselben Patentfamilie isl 



Datum des Abschlusses der internationalen Recherche 



21. Juni 2005 



Absendedatum des internationalen Recherchenberichts 



01/07/2005 



Name und Postanschrlft der Internationalen Recherchenbehdrde 
Europaisches Patentaml, P.B. 5818 Palentlaan 2 
NL - 2280 HV Rfjswijk 
TeL (+31-^70) 340-2040. Tx. 31 651 epo nl, 
Fax (+31-70)340-3016 



Bevollmachtjgter Bediensteter 



Molina de Alba, J 



Foimblatt PCT/1S/V210 (Btait 2) (Januar 2004) 



Seite 1 von 2 



INTERIMATIONALER RECHERCHENBERICHT 



PCT^P2005/000084 



C(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie 0 Bezeicrmung der Veroffenllichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspruch Nr. 



J.H. DAVIS ET AL.: "Ionic Liquids in 
Synthesis" 'Online! 

2002, WILEY-VCH VERLAG GMBH & CO. KGAA , 

XP002332772 

ISBN: 3-527-60070-1 

Gefunden im Internet: 

URL : http ://www3. i ntersci ence . wi 1 ey . com/cgi 
-bin/booktext/102529605/B00KPDFSTART> 
Seite 7 - Seite 40 



1-13 



Foimblatt PCT/IS/V210 (Fortsalzung von Blatt 2) ( Januar 2004) 



Seite 2 von 2 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



Intenu^kiles AWenzetctien 

PCT/EP2005/000084 



lm Recherchenbericht 
angefuhrtes Patentdokument 



Datum der 
Veroffentlichung 



Mitglied(er) der 
Patentfamilie 



Datum der 
Veroffentlichung 



WO 2005019183 A 



03-03-2005 



DE 10333239 Al 
WO 2005019183 Al 



10-03-2005 
03-03-2005 



Formblatl PCT/ISA/21 0 (Anhang Patentfamilie) (Januar 2004) 



